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主論文題名： 
 Development of Soret Forced Rayleigh Scattering Apparatus to Measure Soret Coefficient in 
Binary and Ternary Liquid Mixtures 
 (ソーレー強制レイリー散乱法による 3 成分液体のソーレー係数測定システムの開発) 
 
（内容の要旨） 
物質拡散は濃度勾配を駆動力とする物質輸送現象である一方で, 温度勾配を駆動力と
する物質輸送現象はソーレー効果と呼ばれる. 液相におけるソーレー効果の分子論的メ
カニズムは現在でも未解明であり, 物質輸送現象の理解や応用のためには実験的アプロ
ーチが重要となる. そこで本研究では, ソーレー強制レイリー散乱法と呼ばれる光学的
物質輸送センシング技術を, とくに測定例が限られている 3 成分系ソーレー係数の測定
法として開発することを目的とした. 
第 1 章に, 本研究の背景および, 既存のソーレー係数の測定方法について概説した. 
第2章では, 屈折率の波長依存性を利用した2波長検出技術を, ホモダイン検出による
ソーレー強制レイリー散乱法に応用し, 3 成分系ソーレー係数測定を行うための測定理
論の導出について述べた. また, これに基づく測定を実現するため, 2 波長のレーザーに
よる同時検出が可能な測定システムの設計と構築を行った. 検出用レーザーの波長とし
て 403 nm と 639 nm の 2 つを選択し, また物質輸送の励起には波長 532 nm のレーザーを
用いた. 
第 3 章では, 構築した測定システムの妥当性の評価のために行った実験について述べ
た. 1,2,3,4-tetrahydronaphthalene, isobutylbenzene, n-dodecane からなる 3 種類の 2 成分ベン
チマーク系, および 3 成分ベンチマーク系のソーレー係数の測定結果がベンチマーク値
と標準不確かさの範囲内で一致することを確かめた . 3 成分ベンチマーク系の
1,2,3,4-tetrahydronaphthalene のソーレー係数の標準不確かさは 23%であった. 
第 4 章では, ソーレー強制レイリー散乱法の 3 成分ポリマー溶液系への応用について
述べた. ポリマーフィルム材料 cellulose acetate butyrate (CAB)の質量分率を 0.1 に固定し, 
2 種類の有機溶媒 styrene, 2-butanone の混合比を変化させて 298.2 K での測定を行い, 混
合比による各物質のソーレー係数の変化を調べた. 各混合比でポリマーである CAB の
ソーレー係数は正であり, 温度勾配に対して低温側に輸送されるのに対し, 2 つの溶媒の
ソーレー係数は負であり高温側に輸送されることを明らかにした. 
第 5 章では, CO2 レーザーを用いた赤外ソーレー強制レイリー散乱法の装置開発につ
いて述べた. 可視波長をソーレー効果の励起に用いる場合は試料への染料添加が必要だ
が, 赤外波長を用いることでこれが不要となる.試料セルに用いる窓材のうち, 入射側の
ものは波長 639 nm の検出用レーザーと CO2 レーザーをともに透過する単結晶ダイヤモ
ンドを選択した. また, ethanol 水溶液の測定を通して, 2 成分系ソーレー係数測定の妥当
性を確認した. さらに, 赤外ソーレー強制レイリー散乱法の 3 成分系測定への応用の可
能性について述べた. 
第 6 章に, 結論として各章で得られた内容をまとめ, 本研究の成果を要約した. 
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Thesis Summary 
The Soret effect describes the mass transport phenomena driven by temperature gradients, 
whereas the driving force of the mass diffusion is the concentration gradient. Considering that there 
is as yet no comprehensive microscopic description about the Soret effect in liquid, experimental 
approach is important for the understanding and applications. This study deals with the 
development of the optical holographic grating technique which is called as the Soret forced 
Rayleigh scattering to measure the Soret coefficient in ternary systems. 
Chapter 1 summarizes the background and existing experimental techniques. 
Chapter 2 describes the derivation of the working equations to measure the Soret coefficient in 
ternary systems by the Soret forced Rayleigh scattering employing homodyne detection scheme. It 
involved the application of the two-wavelength detection technique which utilizes the dependence 
of the refractive index on the wavelength. An instrument which enabled the simultaneous detection 
by two detection lasers was developed. As the wavelengths of the detection lasers, 403 nm and 639 
nm were selected, whereas the heating laser of 532 nm was employed to induce the Soret effect. 
Chapter 3 describes experiments to evaluate the validity of the instrument, which were carried 
out on the binary and ternary benchmark systems composed of 1,2,3,4-tetrahydronaphthalene, 
isobutylbenzene, and n-dodecane. The results agreed with the benchmark values within the range of 
uncertainties.  
Chapter 4 describes the application of this technique to the measurement of ternary polymer 
solutions. Measurements were performed on the ternary polymer solutions which are composed of 
cellulose acetate butyrate (CAB), styrene and 2-butanone at 298.2 K. It was found that the Soret 
coefficients of CAB were positive and that of solvents were negative at examined compositions 
in which the mass fractions of CAB is 0.1. 
Chapter 5 describes the development of another instrument based on the infrared Soret forced 
Rayleigh scattering, employing a CO2 laser as the heating laser. By using the infrared laser, 
measurements can be carried out without addition of dye. A single crystal diamond was selected as 
the incident side window in a sample cell. The validity of the instrument was confirmed by the 
measurement of the Soret coefficient of binary aqueous ethanol solutions. In addition, the potential 
of the application of this technique to ternary systems was discussed. 
Chapter 6 summarizes the results of this study. 
 
